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GemaB der Erfindung wird ein Verfahren vor- 
geschlagen, inner ha lb geregelter Temperaturbereiche 
Reaktionen in der fliissigen Phase zwischen Reaktions- 
stoffen durchzufiihren, von denen mindestens einer 
gasformig ist, wobei das theoretisch erforderliche 
Molverhaltnis von Gas zu Fliissigkeit verhaltnismSlBig 
klein ist und das dadurch gekennzeichnet ist, daB 
die Reaktionsstoffe bei einer gewiinschten Temperatur 
in gewiinschten Verhaltnissen einer Reaktionszone 
zugeleitet werden, welche eine Anzahl von Kiihl- 
schlangen enthalt und wobei durch diese Kiihl- 
schlangen kontinuierlich je Zeiteinheit ein Gasvolumen 
hindurchgeieitet wird, welches mindestens einen in 
der noch anzugebenden Weise erhaltenen gasformigen 
Reaktionsstoff enthalt, und dessen Volumen min- 



destens gleich demjenigen des genannten gasformigen 
Reaktionsstoffes ist. welches je Zeiteinheit. der Re- 
aktionszone zugeleitet wird, worauf die beiden Gas- 
strdme aus der Reaktionszone und aus den Schlangen 
gemischt werden, gegebenenfalls zusammen mit Auf- ao 
liillgas, um hierdurch das Gas zu erhalten, welches 
der Reaktionszone und den Schlangen wieder zu- 
geleitet wird. wobei die Gastemperatur an jedem 
Punkt des Systems und das Verhaltnis der Gasmenge, 
welche den Schlangen zugeleitet wird, derart geregelt as 
wird, daB in der Reaktionszone die oben angegebenen 
Bedingungen erhalten werden. Eine wichtige An- 
wendung dieses Verfahrens ist bei Arbeitsweisen, 
die bei iiberatmospharischem Druck, also bei einem 
Druck von 50 at und mehr, durchgefuhrt werden. 30 
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Wenn das Verfahrl^^ Gleichstrom durchgefiihrt 
wird, werden die Reaktionsstoffe vorzugsweise am 
Boden der Reaktionszone oder in der Nahe desselben 
zugefiihrt. 

5 Das den Gegenstand der Erfindung bildende Ver- 
fahren ist von grofler Bedeutung bei exothermen 
Reaktionen, und die Schlartgen in der Reaktionszone 
werden dann fiir Kiihlzwecke verwendet, indem das 
abgezogene Gas dutch beliebige Mittel, beispielsweise . 

lo durch Warmeaustauscher, um den erforderlichen 
Betrag gekuhlt wird. Das Verfahren ist auch bei 
Reaktionen von Bedeutung, bei denen eine Tern- 
peraturregelung innerhalb sehr enger Grenzen er- 
forderiich ist, und hierbei werden die Temperatur 

15 und die Anteile der Reaktionsstoffe genau geregelt, 
zweckmaBig auf selbsttatigem Wege. Meistenteils 
wird das der Reaktionszone zugefuhrte Gas vor- 
erwarrat. 

Das den Gegenstand der Erfindung bildende Ver- 

2o fahren ist besonders geeignet fiir exothenne Ver- 
fahren, beispielsweise die Carbonylicrung von Mono- 
olefinen, mit 2 bis i8 Kohlenstoifatomen, insbesondere 
solchen mit bis I2 Kohlenstoffatomen, und Cyclohexen 
mit Hilfe von Kohlenoxyd und Wasserstoff, beispiels- 

»5 weise bei einem Druck von 200 bis 300 at imd Tem- 
peraturen von 100 bis 180° in Gegenwart eines 
Kobaltkatalysators, der zweckmaBig in geloster Form 
vorliegt, beispielsweise als Salz einer Fettsaure. wie 
Kobaltacetat, imd insbesondere als Kobaltnaphthenat. 

30 Wenn Monoolefine mit 2 bis 5 Kohlenstoffatomen 
verarbeitet werden, ist in der Reaktionszone ein 
inertes fliissiges Medium notwendig oder zumindest 
erwunscht, wie gesattigtes trimeres Buten, ein Alkohol, 
wie 3, 5, 5-Trimethylhexanol oder ein Ather, wie 

35 Dinonylather. um die fiussige Phase sicherzustellen. 
Wenn ein derartiges Medium angewandt wird und 
spater das Carbonylierungsprodukt zu Alkohol hy- 
driert werden soli, wird vorzugsweise das Medium 
von dam Hydrierungsprodukt getrennt, beispielsweise 

40 als Destillationsriickstand, und der Carbonylierung 
wieder zugeleitet. Obwohl das angewandt e Ver- 
haltnis von HgiCO in der Mischung in einem weiten 
Bereich, etwa zwischen den Moiverhaltnissen von 
1:1 und 4:1, iiegen kann, wird vorzugsweise ein Mol- 

45 verhaltnis von H^.CO von 1:1 angewandt, was 
moglich ist, wenn das ReaktionsgefaB und die Hilfs- 
ausstattungen mit einem gegen Kohlenoxyd wider- 
standsfahigen Material, wie Kupfer, ausgekleidet sind. 
Wenn jedoch in einem gewdhnlichen StahlgefaB 

50 gearbeitet wird, soUte dieses Verhaltnis nicht kleiner 
sein als 2:1 und vorzugsweise 3:1 betragen. 

Wenn andere Faktoren es zulassen, wird vorzugs- 
weise das Verfahren unter Anwendung eines Ver- 
haltnisses von Kiihlgas zu Reaktionsgas von min- 

55 destens 9:1 Volumeinheiten durchgefiihrt, gem^ssen 
bei Normaltemperatur und Druck. 

Weil bei Anwendung hoherer Molverhaltnisse von 
Gas zu Flussigkeit es nicht moglich ist, das iibliche 
Kuhlverfahren anzuwenden, d. h. eine VergroBerung 

60 des Volumens des gasfdrmigen Reaktionsstoffes mit 
Bezug auf die der Reaktionszone zugefiihrten Fliissig- 
keit vorzunehmen, da hierbei eine Verdampfung 
stattfinden und die Reaktion schadlich beeinflussen 
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wiirde, ist^BrVerfahren von besonderer Bedeutung 
bei exothermen Verfahren, in denen das theoretische 65 
Molverhaltnis von Gas zu Fliissigkeit in der GroBen- 
ordnung von 2:1 bis 4:1 liegt, jedoch nicht hoher 
ist als 4:1. 

Vorzugsweise wird das Gas, welches durch die 
Schlangen hindurchgeleitet wurde, einer Behandlung 70 
unterworfen, beispielsweise in einem Warmeaus- 
tauscher, um die von ihm bei dem Durchgang durch 
die Schlangen aufgenommene fiihlbare Warme wieder 
zu entfcmen, bevor es mit dem aus dem Reaktions- 
gefaB kommenden Gasstrom vereinigt wird. Vorzugs- 75 
weise werden die aus dem ReaktionsgefaB aus- 
tretenden Gase ebenfalls gekiihlt, beispielsweise durch 
indirekten Warmeaustausch, und das durch sie mit- 
genommene fiiissige Produkt wird in einem oder 
mchreren Auffangtopfen gesammelt und dem Haupt- 80 
Strom des fiiissigen Reaktionsproduktes wieder zu- 
geleitet. Hieraus ergibt sich also, daB das umlaufende 
Gas in zwei Stromen geleitet wird, und zwar in einem 
eigentiichen Reaktionsgasstrom, der der Reaktionszone 
zugeleitet wird, und einem Kiihlgasstrom, der durch 85 
die in der Reaktionszone befindlichen Kiihischlangen 
geleitet wird. Diese beiden Gasstrome werden an 
der Austrittsseite des Reaktionsgefafies vereinigt und 
zusammen mit Auffiillgas zuriickgeleitet, um wieder 
wie vorher zwischen der Reaktionszone und den 90 
Kiihischlangen verteiit zu werden. 

Die Kiihischlangen konnen aus einer groBeren 
Anzahl von Einzelelementen bestehen, die von 
beliebiger Form und Lange sein konnen, jedoch 
weisen sie vorzugsweise eine betrachtliche Lange auf, 95 
um ein grofles Volumen der Reaktionszone aus- 
zufiillen. Vorzugsweise ist jedes Element oder Rohr 
an beiden Enden mit einem gemeinsamen Kopfstiick 
verbunden. Diese Anordnung hat den Vorteil, dafl 
durch die Anordnung einer grofien Anzahl von 100 
parallelen Leitungen fiir das Kuhlgas ein Druck- 
abfall und damit eine Kraftvergeudung betrachtlich 
verringert wird. Eine bevorzugte Form der Schlange 
besteht aus einer Anzahl von ubereinander angeord- 
neten Windungen, welche durch Zwischenrohre ver- 105 
bunden sind, wobei das Ganze eine ununterbrochene 
Lange bildet; vorzugsweise werden zwolf oder mehr 
solcher Schlangen angewandt, von denen jede an 
beiden Enden mit gemeinsamen Kopfstiicken ver- 
bunden ist, die in geeigneter Weise in der Apparatur 110 
angebracht sind. Die Schlangen konnen auch derart 
angeordnet sein, daB jede Windung linear oder im 
Winkel mit Bezug auf die Windungen der nachsten 
benachbarten Schlangen versetzt ist. Durch diese 
Anordnung wird in dem ReaktionsgefaB eine Art 1x5 
Netzwerk geschaffen. wodurch eine innige Mischung 
und Benihrung der Reaktionsstoffe sichergestellt wird. 

Das ReaktionsgefaB kann auch mit einem ent- 
fembaren Reaktionskorb ausgestattet sein, dessen 
Durchmesser geringer ist als der des Reaktions- lao 
gef^Bes und der gegeniiber dessen Wandungen durch 
ein geeignetes Isoliermaterial, beispielsweise Asbest- 
zement, isoliert ist. Ein derartiger Aufbau hat den 
Vorteil. dafi die Spannungen durch die auBere Wand 
des Reaktionsgefafies aufgenommen werden, das laj 
durch die Isolierung kalt gehalten wird imd daher 
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seine Festigkeit beibehiilt. Weiterhin^BK hierdurch 
eine Korrosion auf den Einsatzkorb beschrankt. der 
leicht cntfemt und ersetzt werden kann, so daO 
aiso das kostspieligere auBere ReaktionsgefaB nicht 
5 angegriffen wird. Wenn mit einem derartigen Einsatz- 
korb gearbeitet wird, fiillen die Schlangen, ins- 
besondere die Windungen, seinen. Querschnitt im 
wesentlichen vollkommcn aus. 

Vorzugswcise werden die gasformigen Reaktions- 

lo stoffe dem Boden des ReaktionsgefaOes durch mehrere 
Rohre zugcfiihrt, obwohl, falls es erwiinscht ist. dies 
auch durch cin einziges Rohr erfolgen kann. Wenn 
mit einem Einsatzkorb gearbeitet wird, erstrecken 
sich die Rohre vorzugsweise nach unten zwischen 

15 den Korb und den auBeren Wandungen und werden 
von der obenerwahnten Isolierung umgeben. 

Vorzugsweisc sind die GaseinlaBrohre am Boden 
mit Vcrtcilern oder Diisen ausgestattet. Sie sind 
weiterhin vorzugsweisc mit eine Ausdehnung aus- 

ao gleichenden Kriinmiungon im oberen Teil des Re- 
aktionsgefaBes versehen. 

Wenn samtliche Reaktionsstoffe fiir gewohnlich 
bei den angewandten Reaktionstemperaturen und 
-drucken gasformig sind, ist es notwendig, bei der 

as Durchfiihrung der Reaktion in der fliissigen Phase 
eine incrte EUissigkeit anzuwenden, welch e als Re- 
aktionsmcdium dicnt, und diese kann an verschiedenen 
Punkten in das ReaktionsgefaB eingefiihrt werden, 
vorzugsweise in der Niihe des Bodens des Reaktions- 

30 gefaBes. 

In seiner bcvorzugten Ausfuhnmgsform hat das 
Verfahrcn den Vorteil, daB die Temperatur in der 
Reaktionszf)ne inncrhalb enger Grenzen gehaiten 
werden kann, ohne daB mehr Gas direkt in die Re- 

35 aktionszone eingefiihrt wird. als fiir die Reaktion 
bzw. unter den Reaktionsbedingungen zulassig ist. 
und daB infolge der Verwendung der gemeinsamen 
Kopfe und Windungen ein Druckabfall innerhalb des 
Kiihlsystems auf einem Minimum gehaiten wird und 

40 die Reaktion in dem ReaktionsgefaB durch die 
innige Beriihrung und die Mischung der Reaktions- 
stoffe in dem Netzwerk der Schlangen gefordert wird. 
Fiir exotherme Reaktionen unter iiberatniospha- 
' riscliem Druck besteht die Apparatur in ihren wesent- 

45 lichen Teilcn aus einem holilen ReaktionsgefaB, das 
geeignet ist, liohe Drucke aufzunehmen und das 
gcgebencnfalls mit einem herausnehmbaren Reak- 
tionskorb ausgestattet ist, der gegeniiber den Wan- 
dungen des Reaktionsf^cfiiBes durch eine geeignete 

50 Isolation isolicrt ist. In dem ReaktionsgefaB bzw. 
in dem Einsatzkorb befiuden sich eine Anzahl von 
Schlangen, die mit ihren Enden an gemeinsamen 
Kopfen sitzcn und durch die cin indirektes Kiihlmittel 
geleitet werden kann. so daB hierdurch eine Anzahl 

55 von parallclen Lcitungen geschaffen wird. Das 
ReaktionsgefaB ist mit Zuleitungsrohren fiir die 
Einleitung der Reaktionsstoffe in den Boden des 
Reaktions^efiiflcs ausgestattet und mit Abzugsrohren 
fiir die fliissigen und gasformigen Produkte in der 

60 Nahe des Kopfes des ReaktionsgefaBes. Vorzugsweise 
sind die Kiihlschlangcn in Form von getrennten 
Rohrlangen bclicbiger Gestalt und Form ausgebildet 
und an beiden Enden mit Kopfstucken verbunden. 



Vorzugsweise besitzt jede d^^hge eine betrachtliche 
Lange und weist eine Anzahl von Windungen auf, 65 
beispielsweise mindestens vier, welche durch Zwischen- 
rohrlangen verbunden sind. Vorzugsweise ist die 
Anzahl der parallelen Leitungen so groB wie moglich, 
da hierdurch ein minimaler Druckabfall erzielt wird. 
Das Netzwerk der Windungen fiihrt nicht nur die 70 
Reaktionswarme ab, sondem es zerstort auch die 
Gasblasen, wodurch die Reaktion zwischen den gas- 
formigen und fliissigen Komponenten gefordert wird. 
Es ist wiinschenswert, die Schlangen derart anzu- 
orduen, daB die Windungen linear iind bzw. oder 75 
im Winkel zu denjenigen der nachst benachbarten 
Schlangen versetzt sind. Bei einer praktischen Aus- 
fiihrungsform, die mit einem Reaktionskorb von 
10 m • 1,2 m Durchmesser zu verwenden ist, sind 
dreizebn FluBstahlkiihlschlangen von je 3,5 cm AuBen- 80 
durchmesser und 2,5 cm Innendurchmesser vor- 
gesehen, deren jede dreizehn Windungen enthalt. 
Die Achsen benachbarter Schlangen besitzen einen 
Abstand von etwa 6 cm voneinander, und jede Windung 
ist 10 m lang. 85 

Diese Anordnung hat den Vorteil, daB hierdurch 
eine gute Mischung und eine innige Beriihrung der 
Reaktionsstoffe stattfindet. Bei Anwendung von 
Apparaturen dieser Art kann die Reaktionswarme 
durch indirekte Mittel in solcher Weise abgefiihrt 90 
werden, daB die Temperatur im Innern der Reaktions- 
zone innerhalb enger Grenzen gehaiten wird, was 
fur viele Verfahren von wesentlicher Bedeutung ist, 
und dies kann geschehen, ohne daB mehr Gas direkt 
der Reaktionszone zugeleitet wird, als zur Durch- 95 
fiihrung der Reaktion bzw. zum Einhalten der 
Reaktionsbedingungen zulassig ist. 

Wenn die Apparatur zur Durchfiihrung exothermer 
Reaktionen verwendet wird, wird diese vorzugsweise 
derart ausgebildet, daB das Kiihlschlangenaustrittrohr too 
im GasablaBrohr miindet und daB beide mit in- 
direkten Warmeaustauschem versehen sind, so daO 
das zuriickge fiihrt e Gas zusammen mit etwaigem 
Auffiillgas teilweise dem ReaktionsgefaB durch die 
GaseinlaBleitung und teilweise den Kiihlschlangen 105 
durch eine mit ihnen in Verbindung stehende Leitung 
zugeleitet wird, 

Eine fiir diese Zwecke verwendbare Apparatur 
ist in der Zeichnung dargestellt, und zwar zeigt 

Fig. I einen senkrechten Schnitt durch diese 110 
Apparatur und 

Fig. 2 im GnindriB eine geeignete Form einer 
Schlange. 

Das ReaktionsgefaB besteht beispielsweise aus 
einem Stahlrohr i. Die beiden GaseinlaBrohre 2 sind 115 
mit Kriimmern versehen, um eine Ausdehnung dieser 
Rohre zuzulassen. ZweckmaBig ist die Apparatur 
mit mehreren Gaseinlaflrohren, beispielsweise sieben, 
ausgestattet. Der Einfachheit halber sind in der 
Zeichnung nur zwei EinlaB rohre dargestellt. Die lao 
Reaktionsfliissigkeit wird durch die Leitungen 23 
zugefiihrt, welche ebenfalls mit Ausdehnungskriim- 
mem 4 versehen sind und die an ihren Enden Ver- 
teiler oder Brausen 3« besitzen. Im Innem ' des 
ReaktionsgefaBes i befindet sich ein Reaktionskorb 5, tas 
wobei, wie schon erwahnt, dieser nicht unbedxngt 
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erforderlich ist, jedoclHHQe Vorteile besitzt. Dieser 
Korb 5 ist an seiner Dber- und Unterseite durch 
Deckelplatten 6 geschlossen, Im Innem des Korbes 5 
befinden sich Kiihlschlangen 7, von denen in der 
5 Zeichnung nur drei dargestellt sind. zweckmaOig 
aber etwa dreizehn vorgesehen sind. Jede dieser 
Kiihlschlangen enthalt sechs oder sieben Windungen8, 
die durch Zwischenrohre 9 untereinander verbunden 
sind, so daB jede einzelne Kiihlschlange in ihrer 
10 Lange nicht unterbrochen ist. Die Kiihlschlangen 7 
sind durch die Deckelplatte 6 hindurchgefuhrt und 
miinden in dem gemeinsamen Druckverteilungsraum 
10. Das umlaufende Kiihigas tritt bei 11 ein und wird 
durch das Rohr 12 an der Oberseite des Reaktions- 
15 gefafles abgefiihrt, so dafl es innerhalb der Kuhl- 
schlangen hindurch mit den Reaktionsstoffen im 
Gleichstrom fiieSt. Der Korb 5 ruht auf einer ent- 
sprechenden zylindrischen Stiitze 15, Das fliissige 
Produkt wird durch das Rohr 13 abgezogen. 
ao Die Temperatur ira Innem des Reaktionsgefafles 
wird mit Hilfe eines in einem Rohr steckenden 
Thermoelementes 14 geregelt, welches sich bis auf 
den Boden des Gefafles erstreckt. 

Wie bereits erwahnt, sind bei der in Fig. i dar- 
as gestellten Apparatur zweckmaflig sieben GaseinlaB- 
rohre vorgesehen, und diese sind im gleichmaBigen 
Abstand iiber den Umfang des Korbes verteilt und 
durch einen IsolierstofE isoliert. Selbstverstandlich 
kann die Apparatur auch mit einer beliebigen anderen 
30 Anzahl von Gas- und Flussigkeitsleitungen versehen 
sein. 

Im folgenden Beispiel ist eine Arbeitsweise be- 
schrieben, die in der erlauterten Apparatur durch- 
gefiihrt wird. 

Beispiel 

Diisobutylen wurde in der fliissigen Phase mit einer 
Kohlenoxyd-Wasserstoif-Mischung. die 25 7o Kohlen- 
oxyd enthielt. bei einem Druck von 250 at und einer 

40 Temperatur von 140 bis 170' umgesetzt, und zwar 
in Gegenwart von 0,1 ®/o Kobalt, das als Naphthenat 
in dem eingefiihrten Reaktionsstoff gelost war. Die 
das Diisobutylen und das Carbonylierungsgas zu- 
fiihrenden Rohre traten am Kopf des Reaktions- 

45 gefafles ein und fiihrten die Reaktionsstoffe der 
Reaktionszone am Boden des Korbes zu. 

Das Fassungsvermogen des Reaktionsgefafles betrug 
5 m', und der Stromungsdurchsatz war etwa foigender : 
2.5 m' fliissiges Diisobutylen je Stunde, 2500 m* 

50 Carbonylierungsgas je Stunde und 36 000 m* Kiihigas 
je Stunde. Es wurden igoom* Restgas aus dem 
Reaktionsgefafl zusammen mit 500 m^ Wasserstoff- 
auffullgas je Stunde und 270 m^Kohlenoxydauffiillgas 
je Stunde mit 36 000 ra^ Kiihigas gemischt, welches 

55 Kohlenoxyd und Wasserstoff enthielt, und diese 
gesamte Gasmenge wurde zuriickgeleitet und zwischen 
den Reaktionsgasleitungen und den Kiihlgasleitungen 
in den gleichen Verhaltnissen, wie oben angegeben, 
verteilt. 

60 In der angewandten Apparatur befanden sich 
dreizehn Kiihlgasleitungen parallel zueinander an- 
geordnet, von denen jede einen Auflendurchmesser 
von 3,5 cm und 2,5 cm Jichte Weite besaB und aus 



Stahlrohre^P^tand und dreizehn Windungen ent- 
hielt, ein DiisbbutyleneinlaBrohr und sieben EinlaB- 65 
rohre fiir das Carbonylierungsgas. 

Das Carbonylierungsgas wurde der Reaktionszone 
bei einer Temperatur von 140° zugefuhrt und die 
gasformigen Reaktionsstoffe traten mit einer Tem- 
peratur von 170° aus der Reaktionszone aus. Das 70 
Kiihigas trat in die Schlangen mit einer Temperatur 
von 120° ein und verlieB diese mit einer Temperatur 
von 155°. Nach dem Mischen dieser • Gasstrome hatte 
das gekiihlte vereinigte Gas eine Temperatur von 
105°, die nach dem Durchiaufen der Umlaufpumpe 75 
auf 120** stieg. Das Reaktionsgas wurde auf 140** 
vorgewarmt, bevor es der Reaktionszone zugeleitet 
wurde. 

Diese Apparatur und das Verfahren konnen auch 
zur Durchfiihrung von endothermen Reaktionen an- 80 
gewendet werden, vorausgesetzt, daB die Reaktions- 
temperatur nicht zu hoch liegt. Es kann dann das 
gleiche Gasumiauf- und Vert eilungssys tern angewandt 
werden, jedoch,wird jetzt durch die Schlangen Heizgas 
anstatt Kiihigas geleitet. Die umlaufenden Gase 35 
werden in einem oder mehreren Warmeaustauschem 
erwarmt. Die Reaktionsstoffe werden vorgewarmt 
und zusammen der Reaktionszone zugeleitet, und 
in dieser wird die Temperatur innerhalb der gewiinsch- 
ten Grenzen geregelt, indem die Temperatur und die go 
Menge des durch die Schlangen geleiteten Gases 
entsprechend eingestellt wird. 

Ebenso wie bei exothemien Verfahren betragt 
auch bei endothermen Verfahren die Gasmenge, 
welche durch die Schlangen geleitet wird, vorzugs- 95 
weise mindestens das Neunfache des durch die 
Reaktionszone geleiteten Gases, und das Verfahren 
wird vorzugsweise dann angewandt, wenn das theo- 
retische Molverhaltnis von Gas zu Fliissigkeit 
zwischen 2:1 und 4:1 liegt. Es ist einleuchtend, too 
daB es bei beiden Verfahrensarten notwendig ist, 
einen Anteil an gasformigem Reaktionsstoff an- 
zuwenden, der groBer ist als der stochiometrischen 
Menge entspricht, um ein Fortschreiten der Reaktion 
zu bewirken, und daher kann das tatsachliche Mol- 105 
verhaltnis von Gas zu Fliissigkeit bis 7:1 betragen, 
sollte jedoch diesen Wert nicht iiberschreiten. 

Falls erwiinscht ist, kann an jedem Ende der 
Schlangen eine Anzahl von Kopfen vorgesehen sein, 
jedoch werden hierdurch nicht so gute Ergebnisse no 
erzieit, als wenn diese in einem einzigen Kopf miinden. 
Es ist vorteilhaft, einen Kopf anzuwenden, der eine 
verhaltnismaBig grofle Abmessung besitzt. 

In der vorliegenden Beschreibung werden unter 
parallelen Leitungen solche verstanden, zwischen 115 
deren Enden der gleiche Druckabfall herrscht. 

An Stelle von Windungen konnen auch andere 
Ausbildungen oder Formen von Schlangen verwendet 
werden, welche eine betrachtliche Lange besitzen 
und die sich in geeigneter Form zu den benachbarten 120 
ahnlichen Schlangen anordnen lassen. 

Es hat sich herausgesteiit, daB bei der oben be- 
schriebenen Apparatur mit einem Durchmesser von 
1,2 m gute Ergebnisse erzieit werden, wenn fiir je 
6 cm Tiefe des Reaktionsraumes eine Fluflstahlrohr- tas 
windung von 10 m Lange verNvendet wird, die einen 
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Au0endurchme5^::r von 3,5 cm und ?!^^lichte Weite 
von 2.5 cm besitzt. Fur jede 6 cm Tiefe des Reak- 
tionsraumes betragt also die lineare Lange dieses 
Rohres je Quadratmeter Querschnittsflache des Re- 

^ aktionsraumes etwa = — = 8,8 m. Meistens 

— • 0,6* 
7 

ist es zwecks weitgehender Enreichung der durch 
die Edindung erzielten Vorteile wiinschenswert, daO 

10 dieser Wert nicht unter 6,8 liegt, und vorzugsweise 
sollte er iiber 8,8 liegen, insbesondere wenn die 
Reaktion in hohem Mafle exotherm verlauft. Dem- 
. gemllO soli ten auch die Warmeiibertragungseigen- 
schaften der fiir je 6 cm Tiefe des Reaktionsraumes 

15 angewandten Rohre mindestens aquivalent sein den- 
jenigen von 6,8 m des obenerwahnten Stahlrohres 
je Quadratmeter Querschnittsflache des Reaktions- 
raumes und vorzugsweise aquivalent mehr als 8,8 m 
je Quadratmeter. 

ao ^ 

PaTENTANSPROcHE: 

1. Verfahren zur Durchfuhrung chemischer 
Reaktionen innerhalb geregelter Temperaturbe- 
reiche in der fliissigen Phase zwischen Reaktions- 

as stofEen, von denen mindestens einer gasformig 
ist, wobei das Mdlverhaltnis von Gas zu Fliissig- 
kcit, welches theoretisch erforderlich ist, ver- 
haltnismaBig gering ist, dadurch gekennzeichnet. 
daB die Reaktionsstoffe bei einer bestimmten 

30 Tcmperatur und in bestimmten Verhaltnissen 
durch eine Reaktionszone geleitet werden, welche 
eine Anzahl von Kuhlschlangen enthalt, wobei 
durch diese Kuhlschlangen je Zeiteinheit ein 
Gasvolumen mindestens eines gasformigen Re- 

35 aktionsstoffes geleitet wird, das mindestens gleich 
ist demjenigen des gasformigen Reaktionsstoffes, 
welche r je Zeiteinheit durch die Reaktionszone 
geleitet wird, wobei die Gasstrdme aus der Re- 
aktionszone und aus den Schlangen kontinuierlich 

40 gemischt und erforderlichen- oder gewiinschten- 
falls mit Auffiillgas versetzt werden, um hier- 
durch das der Reaktionszone und den Kuhl- 
schlangen wieder zuzuleitende Gas zu erhalten, 
wobei die Gastemperatur an jedem Punkt des 

45 Systems und die durch die Schlangen geleitete 
Gasmenge derart eingestellt wird, dafl die an- 
gegebenen Bedingungen in der Reaktionszone 
aufrechterhalten werden. 

2. Verfahren nach Anspruch i, dadurch ge- 
50 kennzeichnet, daO es im Gleichstrom durchgefiihrt 

wird und die Reaktionsstoffe durch den Boden 
oder in der Nahe des Bodens der Reaktionszone 
zugeleitet werden. 

3. Verfahren nach Anspruch i und 2, dadurch 
55 gekennzeichnet, dafi bei iiberatmospharischem 

Druck von 50 at und mehr gearbeitet wird. 

4. Verfahren nach Anspruch i bis 3, dadurch 
gekennzeichnet, daB bei exothermen Reaktionen 
die Reaktionswarme aus der Reaktionszone durch 

60 das durch die Schlangen geleitete Gas abgefuhrt 
wird. 

5. Verfahren nach Anspruch i bis 3, dadurch 
gekennzeichnet, daB bei endothermen Reaktionen 
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durch das durch diWKhlangen geleitete Gas 
der Reaktionszone Warme zugefiihrt wird. 

6. Verfahren nach Anspruch i bis 4, dadurch 
gekennzeichnet, daB das durch die Schlangen 
geleitete Gasvolumen mindestens nennmal so 
groB ist wie das der Reaktionszone je Zeiteinheit 
zugefuhrte Gasvolumen. 

7. Verfahren nach Anspruch i bis 4 oder 6, 
dadurch gekennzeichnet, daB das theoretische 
Molverhaltnis von Gas zu Flussigkeit vorzugs- 
weise zwischen 2:1 und 4:1 betragt, wobei das 
tatsachliche Molverhaltnis von Gas zu Fliissigkeit 75 
jedenfalls den Wert 7:1 nicht uberschreitet. 

8. Verfahren nach Anspruch x bis 4 oder 6 und 7, 
' dadurch gekennzeichnet, daB die von dem Gas 

bei seinem Durchgang durch die Schlangen auf- 
genommene fiihlbare Warmemenge in mindestens 80 
einem SuBeren Warmeaustauscher entfemt wird. 

9. Verfahren nach Anspruch i bis 8, dadurch 
gekennzeichnet, dafl die Reaktionszone eine Anzahl 
von Schlangen enthalt und diese an jedem Ende 

in gemeinsamen Druck vert eilem miinden, so daB 85 
eine Anzahl von parallelen Gasleitungen, vorzugs- 
weise mindestens zwolf, durch die Fliissigkeit ge- 
fiihrt werden. 

10. Verfahren nach Anspruch 9, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB in Jeder Leitung eine Anzahl 90 
von Windungen vorgeseheu; ist, welche durch 
Zwischenrohre verbunden sind, 

11. Verfahren nach Anspruch i, insbesondere 
zur Carbonylierung von Olefinen mit 2 bis 18, 
vorzugsweise 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, dadurch 95 
gekennzeichnet, daB diese Umsetzung bei einer 
Temperatur von 100 bis 180° und einem Druck 
von 200 bis 300 at in Gegenwart eines gelosten 
Kobaltkatalysators durchgefuhrt wird. 

12. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch ge- loo 
kennzeichnet, daB ein Olefin mit 2 bis 5 Kohlen- 
stoffatomen und ein inertes Reaktionsmedium 
angewandt werden, 

13. Apparatur zur Durchfiihnmg von ex- 
othermen oder endothermen Reaktionen in fliissiger 105 
Phase zwischen Reaktionsstoffen, von denen 
mindestens einer bei uberatmospharischem Druck 
gasformig ist, gekennzeichnet durch ein hohles, 

fur hohen Druck geeignetes ReaktionsgefaB, das 
mit Zuleitungsrohren ftir die Reaktionsstoffe und 110 
einem Abzugsrohr fur die Endprodukte aus- 
gestattet ist und eine Anzahl von Rohrschlangen 
aufweist, durch die Reaktionsgas als Warme- 
iibertrager geleitet werden kann, wobei diese 
Schlangen durch die Reaktionszone gefiihrt werden 115 
und an ihren Enden an gemeinsamen Dnick- 
verteilem sitzen und diese gegeniiber der Reak- 
tionszone isoliert sind, wobei eine Rucklaufleitung 
fur das Reaktionsgas vorgesehen ist, die an der 
EinlaBseite des Reaktionsgef^Bes Abzweigungen 
aufweist zur Verteilung eines ein gasfdrmiges 
Reaktionsmittel enthaltenden Gases in die Re- 
aktionszone durch die genannten Zuleitimgsrohre 
und zu den Schlangen durch ein en Druckverteiler, 
wobei auch Abzweigungen an der AuslaBseite 1^5 
des ReaktionsgefaBes vorgesehen sind, durch die 
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das gasfdrmige En^i^dukt der Reaktionszone 
durch das AuslaBrohr und aus den Schlangen 
dutch den Druckverteiler aufgenommen wird und 
in den Kreislauf zuruckgeleitet und verteilt wird. 

14. Apparaturnach Anspnich 13, gekennzeichnet 
durch einen herausnehmbaifen Reaktionskorb, der 
gegentiber den Wandungen des Reaktionskessels 
durch ein geeignetes Isoliermittel isoliert isf. 

15. Apparatur nach Anspruch 13 und 14, ge- 
keiuizeichnet durch eine grofle Anzahl von Kiihl- 
schlangen mit einer betrachtiichen Lange und 
vorzugsweise einer Anzahl von Windungen. 



16. A^pKtur nach Anspnich 13 und 15, da- 
durch gekennzeichnet, daB jede Windung bezuglich 
der Windungen der benachbarten Schlange linear 
und bzw. Oder im Winkel versetzt ist. 

17. Apparatur nach Anspruch 13 bis 16, dadurch 
gekennzeichnet, daB die Warmeubertragungs- 
eigenschaften der Schlangen je 6 cm Tiefe des 
Reaktionsraumes mindestens aquivalent sind den- 
jenigen von 6,8 m FluQstahlrohr je Quadratmeter 
Querschnittsflache des Reaktionsraumes vorzugs- 
weise mindestens denjenigen von 8,8 m Flufi- 
stahlrohr. 
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